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Beschreibung

Die Erfindung betrifft ein kontinuierliches Verfahren zur Herstellung von faserverstarkten, unidirektionale
(UD-)-Endlosfaden enthaltenden Thermoplastbahnen, faserverstdrkte Thermoplastbahnen, die mit Hilfe
dieses Verfahrens hergestellt werden sowie die Verwendung dieser faserverstarkten Thermoplastbahnen.

Faserverstirkte Thermoplastbahnen bzw. Thermoplastplatten sind hochwertige Konstruktionswerkstoffe,
die Ublicherweise in weiterer Folge in einem HeiBpreBvorgang in beheizten Formpressen unter Druck zu
den gewiinschten Formteilen fertiggepreBt werden. Sie werden hauptsidchlich im Maschinen- und Apparate-
bau, in der Auto- und Flugzeugindustrie sowie flir Sport- und Haushaltsgerdte verwendet. Besonders hohe
mechanische Eigenschaftswerte kdnnen beim Einsatz von UD-Endlosfdden oder UD-Rovings als Faserver-
stdrkung erreicht werden.

Ein besonderes Problem bei der Herstellung derartiger Verbundwerkstoffe ist die gute Trdnkung und
Benetzung der Faserverstdrkung mit dem Thermoplasten, die zur Erzielung von guten mechanischen
Eigenschaften wesentlich ist. Besonders schwierig wird eine gute Benetzung bei Verwendung von UD-
Endlosfdden erreicht, insbesondere dann, wenn diese gebiindelt als Rovings vorliegen. In der EP-B1-
0056703 wird diese Schwierigkeit dadurch Uberwunden, daB zur Erreichung einer guten Benetzung und
damit auch guter mechanischer Eigenschaften, als Thermoplaste Hochleistungspolymere mit sehr niedriger
Schmelzviskositat verwendet werden. Dabei werden die parallel ausgerichteten Verstdrkungsfdden in einem
Schmelzpultrusionsverfahren Uber eine Spreizvorrichtung durch die Schmelze des Thermoplasten gezogen,
wobei die Schmelze in einem separaten Verfahrensschritt zuerst aus dem Thermoplastpulver Uber externe
Heizelemente oder Extruder erschmolzen wird. In der DE-OS 3724155 wird eine gute Benetzung durch die
Verwendung eines Polypropylens mit bimodaler Molekulargewichtsverteilung erreicht, wobei sowohl h&her-
molekulare als auch niedermolekulare Polypropylene verwendet werden. AuBerdem ist es mdglich, eine
niedrige Viskositdt und damit eine gute Benetzung der Verstirkungsfaden durch L&sen oder Dispergieren
des Thermoplasten in einem LOsungs- oder Dispergiermittel (US-PS 4058581, WO 86/03449) bzw. durch
Zusatz von die Viskositdt erniedrigenden Fremdpolymeren (US-PS 4438236) zu erreichen.

Der Nachteil dieser Verfahren, die vor allem eine niedrige Viskositdt des Thermoplasten erfordern, liegt
vor allem in der Beschridnkung bei der Auswahl des Thermoplasten, da zur Erzielung einer ausreichenden
Benetzung eben nur solche mit geringer Viskositét, bzw. nur spezielle Thermoplastmischungen verwendet
werden kdnnen, bzw. in der Verwendung von zusitzlichen L&sungsmitteln, die arbeits- und energieintensiv
sowie gesundheits- und umweltbelastend wieder entfernt und aufgearbeitet werden miissen.

Die Aufgabe der vorliegenden Erfindung war es, ein Verfahren zur Herstellung von faserverstdrkten
Thermoplastbahnen mit guten mechanischen Eigenschaften, die auch in Querrichtung Werte von zumindest
etwa 25 % der in Ldngsrichtung gemessenen Werte erreichen sollten, unter Ausschaltung der Nachteile der
bekannten Verfahren zu finden. Insbesondere sollte eine gute Benetzung der Faserverstdrkung auch beim
Einsatz beliebiger Thermoplaste ohne zusitzliche Verdlnnungsmittel m&glich sein.

Die L&sung der Aufgabe wurde dadurch gefunden, daB Thermoplast und Faserverstdrkung sowohl in
Form von UD-Endlosfdden als auch in Form eines Filmes bzw. als Vlies, Gewebe oder Schnittfasern
eingesetzt werden.

Gegenstand der Erfindung ist demnach ein Verfahren zur kontinuierlichen Herstellung von faserverstark-
ten Thermoplastbahnen, das dadurch gekennzeichnet ist, daB UD-Endlosfdden aus Glas, Kohle, Aramid,
Keramik oder Metall oder Textilfdden oder Mischungen derselben, UD-Endlosfadden aus einem Thermopla-
sten, eine Schmelze oder ein Film des Thermoplasten sowie zusitzliche Verstirkungsfasern bei einer
Temperatur, die Uber dem Schmelzpunkt des Thermoplasten liegt und bei Driicken von 1,2 bis 40 bar
gemeinsam verpreBt werden.

Als UD-Endlosfdden kommen sowohl Einzelfdden als auch Rovings in Frage. Im Falle von Rovings ist
es vorteilhaft, die Fadenbiindel vor dem Einlauf in die kontinuierliche Presse in Einzelfdden aufzuspleifien,
um eine gleichmiBige Verteilung der Endlosfiden aus den verschiedenen Materialien zu erreichen. Das
Aufspleien der Einzelfdden kann beispielsweise mit Hilfe von Druckluft oder durch Fiihren der Rovings
Uber eine Spreizvorrichtung erfolgen.

ErfindungsgemiB kdnnen alle Thermoplaste, die sich zu Faden verarbeiten lassen, wie z. B. Polyolefi-
ne, Polyamide, Polyester, Polycarbonate, Polyurethane, Polyphenylenoxid, Polyphenylensulfid, Polysulfone,
Polyetheretherketone, Polyamidimide und Polyetherimide verwendet werden. Bevorzugte Thermoplaste sind
Polypropylen, Polyamide, beispielsweise Polyamid 6 oder Polyamid 6,6 sowie Polyethylenterephthalat. Als
besonders glnstig erweist sich Polypropylen, worunter sowohl Homopolymere als auch Copolymere
beispielsweise mit Ethylen oder ungeséttigten Carbonsduren zu verstehen sind. Die zusx.

Die zusitzlich mitverpreBten Verstirkungsfasern bestehen aus Glas-, Kohle-, Aramid-, Keramik-, Metall-
oder Textilfasern oder Mischungen derselben. Sie kdnnen beispielsweise in Form von Fasermatten, z. B.
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als genadelte oder gesteppte Wirrvliesbahn, als Gewebe oder als Schnittfasern vorliegen. Unter Textilfasern
und -fadden sind sowohl Naturfasern, wie z. B. Jute, als auch Synthesefasern mit einem h&heren Schmelz-
punkt bzw. Zersetzungspunkt als jener der Thermoplastmatrix zu verstehen. Die zusdtzlichen Verstirkungs-
fasern werden bevorzugt in einer Menge von 20 - 70 Gew.% eingesetzt, bezogen auf die Gesamtmenge an
Glas-, Kohle-, Aramid-, Keramik-, Metall-, Textilfdden und zusitzlichen Verstarkungsfasern.

Es erweist sich als vorteilhaft, wenn UD-Endlosfdden und zusdtzliche Verstdrkungsfasern aus Glas,
Kohle, Aramid oder deren Mischungen im Verbund enthalten sind. Der fertige Verbund besitzt Ublicherweise
einen Gehalt an Verstdrkungsfasern von insgesamt etwa 15 - 60 Vol %. Dies entspricht im Falle von
Glasfasern einem Gehalt von etwa 20 - 75 Gew.%.

Die Herstellung der faserverstirkten Thermoplastbahnen erfolgt auf einer kontinuierlichen Presse,
beispielsweise einer Doppelbandpresse, der die gleichmiBig Uber die Breite verteilten thermoplastischen
UD-Endlosfdden, die UD-Endlosfaden aus Glas, Kohle, Aramid, Keramik oder Metall oder Textilfdden oder
Mischungen derselben, eine Thermoplastschmelze, beispielsweise ein frisch extrudierter Schmelzefilm oder
eine Thermoplastfolie, sowie zusitzliche Verstidrkungsfasern, beispielsweise in Form einer Wirrvliesmatte
kontinuierlich zugeflihrt werden. Im ersten, beheizten Teil der Doppelbandpresse schmilzt der zugefiihrte
Thermoplast bei Temperaturen, die Ublicherweise 20 bis 80°C Uber seinem Schmelzpunkt liegen, vollstdn-
dig auf, wobei die UD-Endlosf4dden aus Glas, Kohle, Aramid, Keramik oder Metall oder Textilfiden sowie die
zusitzliche Faserverstdrkung zwischen den Bindern der Presse unter Druck mit dem geschmolzenen
Thermoplasten impréagniert werden. In einer anschlieBenden Kiihlzone wird der gebildete Verbund, ebenfalls
zwischen den Bdndern der Presse, unter Druck abgekihlt und dadurch verfestigt. Die erhaltenen faserver-
stirkten Thermoplastbahnen haben Ublicherweise eine Dicke von 1 bis 10 mm.

Ein weiterer Gegenstand der Erfindung sind faserverstérkte Thermoplastbahnen, die gem3B dem oben
beschriebenen Verfahren hergestellt werden. Die faserverstirkten Thermoplastbahnen werden vor allem als
Ausgangsmaterial zur Herstellung von Formteilen durch HeiBpressen verwendet. Die etwa 20 bis 80 ° C Uber
den Schmelzpunkt des Thermoplasten erwidrmten Bahnen oder Platten werden dabei in beheizte Formen
eingelegt und bei Temperaturen von etwa 70 bis 120 * C und Driicken von 1 bis 100 bar verpreft.

Vergleichsbeispiel V1

Ein Polypropylen (PP)-Homopolymer mit einem MFI von 200 g/10 min (gemessen gemaB ISO R 1133,
Procedure 12, 230°C, 2,16 kg), 0,6 Gew.% Langzeitstabilisator (Irganox 1010, Ciba-Geigy), 0,2 Gew.%
Verarbeitungsstabilisator (Irgaphos PEPQ, Ciba-Geigy) und 2 Gew.% RufB (Euthylenschwarz BASF) wurden
in einem Extruder aufgeschmolzen, als 1,3 m breiter Film mit einem Flachengewicht von 2,7 kg/m? aus
einer Breitschlitzdiise extrudiert und einer Doppelbandpresse mit 4 m/min Geschwindigkeit zugefiihrt.
Gleichzeitig wurden der Doppelbandpresse oberhalb des Schmelzefiimes 375 E-Glasrovings pro Meter
(2400 tex, 0,014 mm Durchmesser, Type EC 14 -2400 - P 365 (300), Gevetex), sowie oben und unten je
eine Glasfaser-Wirrvliesmatte mit einem Flachengewicht von 450 g/m?(Type U 101, Gevetex) zugefiihrt. Bei
einer Temperatur von 200°C und einem Druck von 5 bar wurde eine 3,7 mm dicke, 1,3 m breite,
glasfaserverstirkte PP-Bahn mit einem Glasgehalt von 40 Gew.%, einem PP-Gehalt von 60 Gew.% und
einem Flachengewicht von 4,5 kg/m? erhalten. Biegemodul (DIN 53457), Biegefestigkeit (DIN 53453) und
Schilagz&higkeit des Verbundes nach dem Formpressen bei 70°C Formtemperatur und 100 bar sind in
Tabelle 1 zusammengestellt.

Beispiel 2

Analog zu Beispiel V1 wurde eine glasfaserverstirkte PP-Bahn mit einem PP-Gehalt von ebenfalls 60
Gew.% hergestellt, wobei jedoch 50 Gew.% PP als Schmelzefilm wie in Beispiel 1, jedoch aus einem PP
mit einem MFI von 50 g/10 min (Daplen®® US 105A von Petrochemie Danubia) mit einem Flichengewicht
von 2,25 kg/m? und 10 Gew.% PP in Form von 62 PP-Rovings pro Meter mit je 7 300 tex (Asota®
Einzelfadentiter 17 dtex), die gemeinsam mit den Glasfaserrovings der Presse zugefiihrt wurden, eingesetzt
wurden. Die Eigenschaften des 3,7 mm dicken Verbundes sind in Tabelle 1 zusammengestellt.

Beispiele 3 - 6

Analog zu Beispiel 2 wurden glasfaserverstirkte PP-Bahnen mit 60 Gew.% PP hergestellt, wobei jedoch
der Anteil PP, der als Schmelzefilm und der Anteil PP, der in Form von PP-Rovings eingesetzt wurde,
gemiB den in Tabelle 1 angeflihrten Mengen variiert wurde. In Vergleichs-Beispiel 6 wurden die gesamten
60 Gew.% PP in Form von 370 PP-Rovings pro m (zu je 7300 tex) eingesetzt. Die Eigenschaften der 3,7
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mm dicken Verbunde sind in Tabelle 1 zusammengestellt.
Beispiel V7:

Analog zu Beispiel V1 wurde eine faserverstidrkte PP-Bahn hergestellt, mit dem Unterschied, daB aus
Daplen®US 105A (MFl = 50 g/10 min) ein Schmelzefilm mit einem Flichengewicht von 2,59 kg/m?
hergestellt wurde, und daB als Faserverstirkung zwei Glasfaser-Wirrvliesmatten (U 101) mit einem Fldchen-
gewicht von je 200 g/m? sowie 925 Kohlefaserrovings pro 1 m (800 tex, HTA-7-12000, Toho Rayon)
eingesetzt wurden. Es wurde eine faserverstidrkte PP-Bahn mit 10 Gew.% Glasfasern, 20 Gew.% Kohlefa-
sern und 70 Gew.% PP erhalten, deren mechanische Eigenschaften in Tabelle 2 zusammengestellt sind.

Beispiel 8:

Analog zu Beispiel V7 wurde eine mit Kohle- und Glasfasern verstdrkte PP-Bahn mit einem PP-Gehalt
von ebenfalls 70 Gew.% hergestellt, wobei jedoch 40 Gew.% PP in Form eines Schmelzefilmes mit einem
Flachengewicht von 1,5 kg/m? und 30 Gew.% PP in Form von 152 PP-Rovings pro m (7300 tex, 17 dtex
Einzelfadentiter) eingesetzt wurden. Die Eigenschaften sind in Tabelle 2 zusammengestelli.

Beispiel V9:

Analog zu Beispiel V1 wurde eine faserverstidrkte PP-Bahn hergestellt, mit dem Unterschied, daB aus
Daplen® US 105A (MFI = 50 g/10 min) ein Schmelzefilm mit einem Flachengewicht von 2,45 kg/m?
hergestellt wurde, und daB als Faserverstirkung zwei Glasfaser-Wirrvliesmatten (U 101) mit einem Fldchen-
gewicht von je 175 g/m?2 sowie 3000 Stringe pro m aus Aramid-Endlosfasern (Kevlar® 49, 235 tex, Du
Pont) eingesetzt wurden. Es wurde eine faserverstarkte PP-Bahn mit 10 Gew.% Glasfasern, 20 Gew.%
Aramidfasern und 70 Gew.% PP erhalten, deren Eigenschaften in Tabelle 3 zuammengestellt sind.

Beispiel 10:

Analog zu Beispiel V9 wurde eine mit Aramid- und Glasfasern verstirkte PP-Bahn mit einem PP-Gehalt
von ebenfalls 70 Gew.% hergestellt, wobei jedoch nur 40 Gew.% PP in Form eines Schmelzefiims (1,4
kg/m?) und 30 Gew.% PP in Form von 145 PP-Strdngen pro m (7300 tex) eingesetzt wurden. Die
Eigenschaften sind in Tabelle 3 zusammengestellt.

Aus den Beispielen wird ersichtlich, daB bei zusdtzlicher Verwendung von PP-Rovings die mechani-
schen Eigenschaften der Verbunde verbessert wurden.

Tabelle 1
Glasfaserverstiarkte PP-Bahnen (60 Gew.% PP, 20 Gew.% Glasmatte, 20 Gew.% Glasrovings)
PP-Schmelze [PP-Roving (Gew.%) | Biege-E-Modul | Biegefes tigkeit | Schlagzdhigkeit
(Gew.%) MFI MFI = 15 (N/mm?) (N/mm?) (kJ/m?) 1angs/quer
= 50 ldngs/quer ldngs/quer

V1 60" 0 6000/5000 130/50 140/40

2 50 10 8500/6000 150/90 ohne Bruch

3 40 20 9000/5500 150/90 ohne Bruch

4 30 30 10000/6000 145/90 ohne Bruch

5 10 50 8500/6000 130/80 ohne Bruch

6' 0 60 8500/6000 180/90 230/60

6' = Vergleichsbeispiel

*MFIl = 200 g/10 min
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Tabelle 2

Kohlenstoffaserverstirkte PP-Bahnen (70 Gew.% PP, 10 Gew.% Glasmatte, 20 Gew.% C-Rovings)

V7 70 0 12000/3200 200/50 150/30
8 40 30 14000/3400 220/80 160/40
Tabelle 3

Aramidfaserverstirkte PP-Bahnen (70 Gew.% PP, 10 Gew.% Glasmatte, 20 Gew.% Aramidfaserrovings)

V9 70 0 9000/2800
10 40 30 12000/3500

150/50
170/70

120/50
140/60

Patentanspriiche

1.

Verfahren zur kontinuierlichen Herstellung von faserverstdrkten Thermoplastbahnen, dadurch gekenn-
zeichnet, daB unidirektionale Endlosfdden aus Glas, Kohle, Aramid, Keramik oder Metall oder Textilf4-
den oder Mischungen derselben, unidirektionale Endlosfdden aus einem Thermoplasten, eine Schmelze
oder ein Film des Thermoplasten sowie zusitzliche Verstdrkungsfasern bei einer Temperatur, die liber
dem Schmelzpunkt des Thermoplasten liegt und bei Driicken von 1,2 bis 40 bar gemeinsam verpreBt
werden.

Verfahren gemaB Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB unidirektionale Endlosfidden sowie zusatzli-
che Verstirkungsfasern aus Glas, Kohle oder Aramid oder Mischungen derselben eingesetzt werden.

Verfahren gemiB Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichent, daB als Thermoplast Polypropylen oder
Polyamid eingesetzt wird.

Verfahren gemiB Anspruch 3, dadurch gekennzeichnet, daB als Thermoplast Polypropylen eingesetzt
wird.

Verfahren gemiB einem der Anspriiche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, daB 20 bis 70 Gew.% des
Thermoplasten in Form von unidirektionalen Endlosfdden eingesetzt werden.

Verfahren gemiB einem der Anspriiche 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, daB zusitzliche Verstir-
kungsfasern in einer Menge von 20 - 70 Gew.%, bezogen auf die Gesamtmenge an Glas, Kohle,
Aramid, Keramik oder Metall oder Textilfdden und zusatzlichen Verstdrkungsfasern, eingesetzt werden.

Faserverstirkte Thermoplastbahnen, die nach dem Verfahren gemiB Anspruch 1 durch gemeinsames
kontinuierliches Verpressen von unidirektionalen Endlosfdden aus Glas, Kohle, Aramid, Keramik oder
Metall oder Textilfiden oder Mischungen derselben, unidirektionalen Endlosfdden aus einem Thermo-
plasten, einer Schmelze oder einem Film des Thermoplasten sowie zusdtzlichen Verstidrkungsfasern
bei einer Temperatur, die Uber dem Schmelzpunkt des Thermoplasten liegt und bei Driicken von 1,2
bis 40 bar, erhalten werden.

Verwendung von faserverstarkten Thermoplastbahnen gemiB Anspruch 7 als Ausgangsmaterial zur
Herstellung von Formteilen durch Heifpressen.

Claims

1.

A method for the continuous production of reinforced thermoplastic webs characterized in that
unidirectional filaments of glass, carbon, aramide, ceramic or metal or textile fibers or mixtures thereof,
unidirectional filaments of a thermoplastic, a molten mass or a film of the thermoplastic as well as
additional reinforcing fibers are pressed together at a temperature above the melling point of the
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thermoplastic and at pressures of 1.2 to 40 bar.

2. A method as claimed in Claim 1 characterized in that unidirectional filaments and additional reinforcing
fibers of glass, carbon or aramide fibers or mixtures thereof are used.

3. A method as claimed in any of claims 1 or 2 characterized in that polypropylene or polyamide is used
as a thermoplastic.

4. A method as claimed in Claim 3 characterized in that polypropylene is used as a thermoplastic.

5. A method as claimed in any of claims 1 to 4 characterized in that 20 to 70 weight % of the
thermoplastic is used in the form of unidirectional filaments.

6. A method as claimed in any of claims 1 to 5 characterized in that additional reinforcement fibers in an
amount of 20 to 70 weight % in relation to the entire amount of glass, carbon, aramide, ceramic or
metal or textile fibers and additional reinforcing fibers are used.

7. Reinforced thermoplastic webs which are obtained as claimed in Claim 1 through the continuous
pressing together of unidirectional filaments of glass, carbon, aramide, ceramic or metal or textile fibers
or mixtures thereof, unidirectional filaments of a thermoplastic, a molten mass or a film of thermoplastic
as well as additional reinforcing fibers at a temperature above the melting point of the thermoplastic
and at pressures of 1.2 to 40 bar.

8. An application of-reinforced thermoplastic webs as claimed in Claim 7 as the basic material in the
production of preforms by means of hot-pressing.

Revendications

1. Procédé de fabrication continue de bandes thermoplastiques renforcées par fibres,
caractérisé en ce que
les fils continus unidirectionnels de verre, charbon, aramide, céramique ou métal ou les fibres textiles
ou leurs mélanges, les fils continus unidirectionnels provenant d'un thermoplastique, une fonte ou un
film thermoplastique ainsi que des fibres de renforcement supplémentaires sont comprimés ensemble
A une température supérieure au point de fusion du thermoplastique et & des pressions de 1,2 3 40
bar.

2. Procédé conformément A la revendication 1,
caractérisé en ce que
I'on utilise des fils continus unidirectionnels ainsi que des fibres de renforcement supplémentaires en
verre; charbon ou aramide ou leurs mélanges.

3. Procédé conformément & la revendication 1 ou 2,
caractérisé en ce que
I'on utilise comme thermoplastique du polypropyléne ou du polyamide.

4. Procédé conformément 2 la revendication 3,
caractérisé en ce que
I'on utilise comme thermoplastique du polypropyléne.

5. Procédé conformément a I'une des revendications 1 3 4,
caractérisé en ce que
I'on utilise 20 & 70 % en poids du thermoplastique sous forme de fils continus unidirectionnels.

6. Procédé conformément A I'une des revendications 1 & 5,
caractérisé en ce que
I'on utilise des fibres de renforcement supplémentaires A raison d'une quantité de 20 & 70 % en poids,
par rapport & la quantité totale de verre, charbon, aramide, céramique ou métal ou fils textiles et fibres
de renforcement supplémentaires.
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Bandes thermoplastiques renforcées par fibres obtenues, selon le procédé conformément 2 la revendi-
cation 1, par compression commune continue de fils continus unidirectionnels de verre, charbon,
aramide, céramique ou métal, ou de fils textiles ou leurs mélanges, de fils continus unidirectionnels
provenant d'un thermoplastique, d'une fonte ou d'un film thermoplastique ainsi que de fibres de
renforcement supplémentaires & une température supérieure au point de fusion du thermoplastique et a
des pressions de 1,2 3 40 bar.

Utilisation de bandes thermoplastiques renforcées par fibres conformément 2 la revendication 7 comme
matériau de base pour la fabrication de pi€ces usinées par moulage 4 chaud.
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